



著者 ONO Takahiro, IIZAWA Yushin, ABE Yoshinari,
NAKAI Izumi, TERADA Yasuko, SATOU Yukihiko,
SUEKI Keisuke, ADACHI Kouji, IGARASHI Yasuhito





権利  (C) The Japan Society for Analytical
Chemistry 2017
その他のタイトル Investigation of the Chemical Characteristics
of Individual Radioactive Microparticles
Emitted from Reactor 1 by the Fukushima
Daiichi Nuclear Power Plant Accident by Using
















































小野 貴大＊1，飯澤 勇信 1，阿部 善也＊1，中 井 　泉 1，寺田 靖子 2，
佐藤 志彦 3，末木 啓介 4，足立 光司 5， 五十嵐康人 5
2011年 3月の福島第一原発事故により，1号機由来の放射性物質が飛来したと考えられる原発北西地域の
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縦横約 1 μmまで集光することができ，単色 X線マイクロ
ビームをプローブとする複数のX線分析を複合的に行うこ
とができる．試料はアクリルホルダごと X-Yステージに固
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定した．測定条件は先行研究8）に準拠した．本研究で用い




ビームサイズは試料位置で横 1.0 μm×縦 1.2 μmであり，
散乱角90°に設置したCanberra製 Si(Li)半導体検出器を用
いて SR-μ-XRF及び SR-μ-XANESを行った．低エネルギー
測定時のビームサイズは横 0.6 μm×縦 0.8 μmであり，散
乱角 90°に設置したシリコンドリフト検出器（Röntec製


































































これら 7粒子のうち，代表的な 4粒子（Particle 1～4）
Table 1    Decay-corrected activity (as of March 2011) of 134Cs and 137Cs in radioactive particles 1-7 
separated from soil collected at R-area located at the area northwest of the FDNPP
Particle 1 Particle 2 Particle 3 Particle 4 Particle 5 Particle 6 Particle 7
134Cs (Bq) 101±0.47 42.0±0.47 35.0±0.2 30.2±0.2 42.8±1.7 66.6±2.7 35.8±1.4
137Cs (Bq) 109±0.03 45.1±0.03 38.7±0.1 33.3±0.1 46.3±1.9 71.3±2.9 38.8±1.6
134Cs/137Cs 0.93 0.93 0.90 0.91 0.92 0.93 0.92
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の SEM像を Fig. 1a-dに示す．先行研究7）によれば，2号機
由来とされるCsボールはいずれも直径数μmの球形粒子で
あった．これに対し，1号機由来の放射性粒子の形状は




る可能性が考えられる．そこで Fig. 1e及び fに，G-areaの
土壌試料から分離された放射性粒子の SEM像を示す．こ












2号機由来とされる Csボールは 1粒子あたり 1 Bqオー
ダーの放射性 Csを含む7）8）．これに対して，今回分析した




数 μmに 1 Bqレベルの放射性 Csを含む Csボールの方が，
比較的粒径の大きい 1号機由来粒子よりも，比放射能が高
いと言える．
1号機由来とされる 7粒子のうち，例として Particle 1～4




行った，EDSによる Si-K線のマッピング結果を Fig. 2b，c
に示す．いずれの粒子においても，Siの分布は Fig. 1に示
す SEM像と対応しており，粒子全体に Siが含まれること
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Fig. 1    SEM images of radioactive particles separated 
from soil samples collected at the area northwest of 
the FDNPP
(a) Particle 1, (b) Particle 2, (c) Particle 3, (d) 
Particle 4 separated from soil collected at R-area.    
(e, f) Radioactive particles separated from soil 
collected at G-area.
Fig. 2    (a) Comparison of SEM-EDS spectra of the four particles emitted from the FDNPP Reactor 1.    Results 
of SEM-EDS elemental mapping of the Si-K line of (b) Particle 1 and (c) Particle 2
がわかる．これらの結果は，Csボール9）～11）と同様に，1号
機由来の粒子も Siと Oを主成分とする物質であることを























15.0 keV及び 7.0 keV励起による結果も合わせ，一連の
SR-μ-XRFによって 1号機由来の粒子及び Csボール8）から










Fig. 3    Comparison of the SR-μ-XRF spectra (excited by 37.5 keV X-rays) of bulk parts of the four radioactive 
particles emitted from the FDNPP Reactor 1, Particle A (Cs-ball) emitted from the FDNPP reactor 2 8), and the 
background part of particles
Table 2    Comparison of 21 elements detected by SR-μ-XRF in radioactive particles emitted from the FDNPP 
reactor 1 and Cs-balls emitted from the FDNPP reactor 2 (〇 , detected in common; △ , detected 
from some particles; × , not detected)
Cr Mn Fe Ni Zn Rb Sr Zr Nb Mo Pd Ag Cd In Sn Sb Te Cs Ba Pb U
Particles from 
reactor 1
△ 〇 〇 △ 〇 △ 〇 〇 〇 〇 △ 〇 〇 △ 〇 〇 〇 〇 〇 〇 △
Cs-balls △ 〇 〇 × 〇 〇 × 〇 × 〇 × △ × △ 〇 〇 〇 〇 〇 △ △
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Fig. 4    Distributions of 17 representative elements in Particle 1 obtained by SR-μ-XRF imaging with SEM 
images corresponding to the imaging area
した結果，Mn2＋及びMn3＋に対応しており，比較的低い酸
化数で存在していることが示された．
続いて Particle 1に着目して，粒子本体部分と，Fig. 4で
見られる Fe等の濃集点の 2か所について，Fe，Zn，Moの
K吸収端 SR-μ-XANESスペクトルを Fig. 5b-dに示す．また





















続いて，Particle 1における Fe等の濃集点（Fig. 4参照）
について得られた SR-μ-XANESスペクトルを見てみると，
Fig. 5    Results of SR-μ-XANES analyses
Comparison of the (a) Mn-K edge, (b) Fe-K edge, (c) Zn-K edge and (d) Mo-K edge SR-μ-XANES spectra of the 
radioactive particles and the reference materials.












算出した d値を Table 3にまとめた．異なる粒子間で共通
する d値の回折線も検出されており，あるいは類似した結
晶性物質が複数の粒子に含有されている可能性もある．特
に d値が 3.7，2.7，2.5，2.2，1.8 Åのものについては，そ
れぞれα-Fe2O3
 14）の 012面（d＝3.684 Å，相対強度 30），104
面（d＝2.700 Å，相対強度 100），110面（d＝2.519 Å，相














































の場合，11日 14時 46分に発生した地震からわずか 1日の
258 B U N S E K I　K A G A K U  Vol.  66  （2017）




1 2 3 4 5 6 7 d/hkl
1.81 1.79 1.85 ― ― ― ― 1.841/024
1.91 ― ― ― ― ― ― ―
2.10 2.11 ― 2.03 2.09 2.09 ― ―
― 2.22 2.22 ― ― ― ― 2.207/113
― 2.32 2.33 ― ― ― 2.35 ―
― 2.53 2.53 2.60 2.51 2.53 ― 2.519/110
2.70 2.71 2.72 ― ― ― ― 2.700/104
― ― ― ― 2.95 2.95 ― ―
3.20 ― ― ― ― ― ― ―
3.34 ― 3.35 3.35 ― ― ― ―
― 3.70 3.70 ― ― ― ― 3.684/012







































































Fig. 6    Plot of semi-quantitative values of Cs and Ba 
in the radioactive particles separated from soil 
collected at R-area (n = 7), the Cs-balls collected at 
Tsukuba (n = 3)8) and the radioactive particles 
separated from soils collected at G-area (n = 10).





















平成 27年 9月 9日，平成 28年 9月 14日，日本
分析化学会第 64，65年会及び平成 28年 1月 11
日，第 29回日本放射光学会において，一部発表）
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Seven radioactive particles were separated from a soil sample collected at the Northwest 
region of the Fukushima Daiichi Nuclear Power Plant (FDNPP).    It has been pointed out that 
the soil is contaminated by radioactive materials emitted from reactor 1 of the FDNPP by the 
accident that occurred in March, 2011.    The physical characteristics of these radioactive 
particles with –100 μm in diameter and non-uniform shape are clearly different from those of 
spherical microparticles, known as Cesium-balls, thought to be emitted from the FDNPP reactor 
2.    Three kinds of synchrotron radiation-based X-ray analyses (X-ray fluorescence analysis, 
X-ray absorption near edge structure analysis and X-ray diffraction analysis) were 
nondestructively applied to radioactive particles using a micro-focused X-ray beam at the 
SPring-8 to investigate their detailed chemical properties.    Various elements related to fission 
products of nuclear fuel and components of the reactor were detected from the particles 
emitted from the FDNPP reactor 1 with an obvious heterogeneous elemental distribution.    In 
particular, the chemical compositional feature of these particles was characterized by several 
elements (Sr, Ba etc.), which were easily volatilized in a reducing atmosphere.    Although a 
main component of the particles was identified as silicate glass similar to the Cesium-balls, 
some crystalline materials were also found in microscopic regions containing Fe and other 
metallic elements.    We concluded that these radioactive particles were emitted from reactor 1 
to the atmosphere during 12th to 13th March, 2011.    Our results suggest the fact that the 
nuclear fuel and the reactor vessels around the fuel were melted together at a very early stage 
of the accident.    In addition, it was demonstrated that chemical compositional information of 
individual radioactive materials can be a new indicator as an alternative to the radioactive ratio 
to estimate the source of emissions.
Keywords: Fukushima Daiichi Nuclear Accident; radioactive material; synchrotron radiation 
X-ray analysis; micro-XANES; radioactive microparticles.
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